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(57) Abstract: The invention relates to an autothermic 
reforming reactor, comprising an endothennic reaction 
zone, in which the reforming reaction takes place; - an 
exothermic reaction zone, in which the energy is released 
which is required for the reforming reaction; - a quench 
zone connected downstream of the reaction zones, for the 
rapid cooling of the reactor gas volume flow. According 
to the invention, the endothennic reaction zone and the 
quench zone are separated by a gas permeable heal shield 
(HS), whereby the heat shield (HS) comprises - thermal 
insulation (IS) for thermally insulating the endothennic 
reaction zone and quench zone, in addition to - a ther- 
mal radiator (STR) which faces the endothennic reaction 
zone and radiates the mermal energy which has been ab- 
sorbed by the reactor gas volume flow. . 

(57) Zusammenfassurig: y.^-i^^'Eitiodmg VbetnfirV 
einen autothennen Refc^enmgsieaktor, . .umfas- 
send eine endomerme Reaktionszone, in : der die ' 
Reformierungsreaktion ablauft; - eine exotherme 
Reaktionszone, in der fur die Reformierungsreaktion 
benfitigte Energie freigesetzt wird; - eine den 
Reaktionszonen nachgeschaJtete Quenchzone zur 
AbscbreckungskuMing des Reaktorgasvolumenstroms. 
Erfinrhmgsgemass sind endotherme Reaktionszone und 
Quenchzone durch einen gasdurchlassigen Hitzeschild 
(HS) getrennt, wobei der Hitzeschild (HS) - eine 
Thermalisolation (IS) zur thennischen Isolation von 
endothermer Reaktionszone und Quenchzone, sowie 
- einen der endothermen Reaktionszone zugewandten 
Temperatuntrahler (STR) zur Abstrahlung der vom 
Reaktorgasvohimenstrom aufgenommenen mermischen 
Energie, umfaBt. 
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Beschreibung 
Autothermer Ref ormierungsreaktor 

Die Erfindung betrif ft einen autothermen Ref ormierungsreak- 
tor nach dem Oberbegriff des Patentanspruchs 1. 

Beim Betrieb von Brennstoff zellen mit Polymermembranen, 
kurz PEM-Brennstoff zellen genannt, insbesondere fur mobile 
Anwendungen, kann ein wasserstof f reiches Gas aus einem 
fliissigen Rohkraf tstof f durch Reformierung von fliissigen 
Kohlenwasserstof f en, z.B. Benzin oder Diesel erzeugt wer- 
den. 

Diese Reaktion kann vorteilhaft in einem autothermen Reak- 
tor durchgefuhrt werden. Darin wird durch .eine exotherme 
Verbrennung Energie freigesetzt, die zur Beheizung der en- 
dothermen Reformierungsreaktion eingesetzt wird. Im Ideal- 
fall ist die exotherme. Reaktions zone der endothermen Reak- 
tionszone tiberlagert i. : Es . ist aber auch iaoglich/- die exo- 
therme Reaktion der endothermen Reaktion vorzuschalten. In 
der endothermen Reaktionszone erfolgt die Umsetzung des zu- 
dosierten Wasser/Luf t/Kohlenwasserstof f-Gemischs in ein H 2 - 
reiches Gas, -das neben C0 2 auch CO enthalt. Urn am Ende des 
Reaktors eine Riickreaktion des CO-Gases im Gasgemisch ' in 
elementaren Kohlenstoff (Rufi) zu verhindern, mufi das Gasge- 
misch schnell auf ein niedriges Temperaturniveau herabge- 
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ktihlt werden. Dies wird durch Wasserzugabe erreicht und 
wird als Quenchen bezeichnet ; Ftir den Fall der partiellen 
Oxidation von Kohlenwasserstof fen ist dieser Vorgang zum 
Beispiel in der US 5,358,696 oder der US 2, 664, 402 be- 
schrieben. 

Durch den Quenchvorgang entsteht im Reaktor ein der Abkiih- 
lung entsprechendes Temperaturgef alle . Dies ist unver- 
wunscht, da sich durch den darait einher gehenden Warmever- 
lust im hinteren 

Bereich der endothermen Zone "eine zu niedrige Temperatur 
einstellt. Diese. Temperatur ist bestinpiend fur die Gaszu- 
sammensetzung, da das thermodynamische Gleichgewicht der 
Reformierungsreaktion temper aturabhangig ist . 


Aus der-DE 197 11 044 Al ist ein Reaktor zur Klarschlamm- 
verbrennung beschrieben. Er ist vertikal ausgerichtet, wo- 
bei die" Verbrennungszone zur Verbrennung des Kiarschlamms 
sich im unter Bereich befindet, und die innerhalb des Reak- 
tors auf steigendeh Verbrennungsgase zur Trocknung des von 
obeh in den Reaktor eintretenden Klarschlamms eingesetzt . 
werden/ Zwischen der Trocknungszone und der Verbrennungszo- 
ne ist ein Festkorperstrahler angeordnet, der strahlenfor- 
mig angeordnete geneigte Schaufeln ahnlich einem Ltifterrad 
aufweist.' Die Schaufeln sind urn 30°C gegeh die. Stromungs- 
richtung der Verbrennungsgase gerieigt. Beim Durchtritt 
durch 



nen. : 
de] 

die Verbrennungszone zurUckgestrahlt 

Der Erf indung liegt die Aufgabe zugrunde, die Temperatur- 
verteilung im autothermen Reaktor derart zu optimieren, dafi 
die Reaktionszonen von der Quenchzone thermisch moglichst 
gut abgekoppelt werden. Eine Abkuhlung im hinteren Bereich 
der endothermen Zone sollte vermieden, eine moglichst gute 
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Energieruckkopplung in die vorgeschaltete endotherme Zone 
jedoch erreicht werden. Dabei sollte der entstehende Druck 
verlust des Gas vo lumens troms im Reaktor moglichst gering 
sein. 

Diese Aufgabe wird mit dem autothermen Reaktor nach Patent 
anspruch 1 gelost. Vorteilhafte Aus f tihrungen der Erfindung 
sind Gegenstand von Unteransprttchen. 

Gemafi der Erfindung ist ein gasdurchlassiger Hitzeschild 
vorgesehen, der zwischen den Reaktionszonen des Reaktors 
und der Quenchzone im Reaktorgasvolumenstrom angeordnet ■■■ 
ist. Der Hitzeschild umfafit im wesentlichen zwei Komponen- 
ten: 

- eine Thermalisolation zur thermischen Isolation von en- 
, dothermer Reaktionszone und Quenchzone, 

einen Temperatuf strahler zur Abstrahlung der aus' dem- ab 
stromenden -Reaktorgasvolumenstrom auf gehommenen thermi- 
schen Energie. Seine. Oberflache ist der endothermen Re- 
aktionszone zugewandt . Die Strahlungsleistung steigt ge 
mafl dem Stef an-Boltzmann-Gesetz- mit der 4 . Potenz der 
Oberflachentemperatur. . Je heifier die Gastemperatur, urn 
so heifier die Oberflache des Hitzeschilds und. urn so ho- 
her die in Richtung auf die endotherme Reaktionszone ab 
gestrahlte Energie. 

Ftlr die Funktionsweise des erf indungsgemafien temperatursta- 
Or : : b i 1 1 s i e r t en /; Reaktor s ; s itid ; somt vims Wesentlichen^ ■'; - : 

.WaritieUbertragungsmechanismen von/Bede • ■ 

- Warmeiibertragung vom Gasvolumenstrom auf den Hitze- 
schild; hier ist vor allem die konvektive Warmeiibertra- 
gung durch erzwungene Konvektion von Bedeutung. Die Er- 
zeugung einer turbulenten Stromung ist hierbei vorteil- 
haft.. Diese kann durch entsprechende geometrische Ausle 
gung des Hitzeschilds erreicht werden. Dartiberhinaus 


WO 01/24922 


PCT/EP00/09477 


-4- 

kann die Hitzeschild-Geometrie derart ausgelegt werden, 
dass der Warmeflufi zu der Oberflache des Temperatur- 
strahlers optimiert wird. 
- Strahlungswarmeiibertragung voir Hitzeschild zuriick auf 
den in der Reaktionszone befindlichen Reformierungskata- 
lysator. Typische Temperaturen bei der Durchfiihrung der 
Reformierungsreaktion mit Benzin oder Diesel liegen im 
Bereich von ca. 900°C. Bei diesen Temperaturen. ist die 
abgestrahlte Leistung bereits relativ hoch. Durch die 
Art der Oberflache (idealerweise mit der Charakteristik 
eines schwarzen Strahlers) sowie der Oberf lachengtite 
kann eine maximale Effizienz der Abstrahlung erreicht 
werden. \ 

Mit dem erf indungsgemafien Hitzeschild wird somit eine sehr 
gute theriaisch Isolation der Quenchzone , gegentiber dem au- . 
tothermen Bereich des Reaktors erreicht. Die endotherme Re- 
aktionszone kann auf Betriebstemperatur gehalten werden,.* 
ohne von dem Temperaturabf all in der Quenchzone beeinflusst 
zu werden. 

.Gleichzeitig wird. eine EnergierUckkop'plung erreicht, * in . dem 
die. von dem Hitzeschild aufgenommene Warme des Gasvolumen- 
stroms in die endotherme Zone zurtickgestfahlt wird. Somit 
konnen die Warmeverluste, die durch den abstromenderi Gas- 
. massenstrom verursacht werden/ wesentlich vermindert wer-. 
den. - . 

Dem ,erf indungsgemaflen Hitzeschild besitzt dardberhinaus ei- 
: # ne vorteilha'f te; WirkuiigWlsT-cEner^ 

seln, w'ie im folgenden erlautert- wird: . : : : *^;,^; : •'-//. •* - 

Bei einem Reaktor kann man im wesentlichen zwischen zwei 
Arten von Warmeverlusten unterscheiden: 

- Wandverluste: Warmeverluste durch die Reaktorisolation 
hindurch und Uber die Reaktoroberf lache an die Umgebung; 
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- Gasvolumenstromverluste: Warmeverluste, die durch den 
abstrQirienden Gasmassenstrom und die Gastemperatur verur 
sacht werden. Die Gasvolumenstromverluste sind abhangig 
vom Gasmassenstrom, der Warmekapazitat des stromemden 
Gasgemischs und des Temperaturgef ailes . 

Bei Lastwechseln wird die exotherme Energieabgabe propor- 
tional der Lastanderung verandert. Da die Wandverluste we- 
sentlich von der Innentemperatur abhangen, die Gasvolumen- 
stromverluste sich aber proportional zu der Last andern, 
verschieben sich beim Lastwechsel die Anteile der Ver- 
lustarten entsprechend* Je geringer die. Last, urn so hoher 
der Ant ell der Wandverluste und je hoher die Last, urn so. 
hoher der Anteil der Volumenstromverluste J 

Der erf indungsgemafie Hitzeschild kann unter -den geschilder 
ten Bedingungen als Warmepuffer dienen, urn die Betriebstem 
peratur des Reaktors zu stabilisieren, Im Lastwechsel nach 
unten gibt er,. abhangig von seiner Warmekapazitat, seine 
zuvor aufgenommene Energie zeitverzogert ab und verzqgert 
so die AbkUhlung. Beim Lastwechsel nach oben wird der pro- 
portional steigende Volumenstromverlust durch die Warmeauf 
nahme des Hitzeschilds gemindert. 

Daruber hinaus wird durch diesen Dampfungsvorgang eine kon 
stantere Steuerung des Quenchens erreicht* Auch.eine 
gleichmafiigere Versorgung der einem Reaktor nachgeschalte- 
ten Shiftreaktion. zur C6-Entfernung- wird dadurch ermog- 

:\ licht -i^-:^?^ r^ : ^ 

Der erf indungsgemafie Reformierungskatalysator .kann insbe- 
sondere fur die Reformierung von Kohlenwasserstof fen, z.B. 
Benzin oder Diesel, eingesetzt werden. 

Der erf indungsgemafie Reformierungsreaktor kann insbesonder 
in einem brennstof f zellenbetriebenen Kraf tf ahrzeug zur 
Speisung der Brennstof fzelle mit Wasserstoff dienen. 
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Die Erfindung wird anhand yon Ausftlhrungsbeispielen unter 
Bezugnahme auf Zeichnungen naher erlautert. Es zeigen: 

Fig. 1: eineh erf indungsgemaflen Reaktor in schematischer 
Darstellung; 

Fig. 2: die Strahlungsleistung (Watt) eines erf indungsema- 
Ben Hitzeschilds in Abhangigkeit von der Temperatur 
(°C) ; 

Fig. 3: eine Ausftihrung des erf indungsgemaBen Hitzeschilds 
in schematischer Darstellung; 

Fig. 4: eine konkrete Ausftihrung des erf indungsgemaBen Hit- 
zeschilds; * 

Fig. 5,6: weitere konkrete Ausfuhrungen des erf indungsgema- 
lien Hitzeschilds. . 

Fig. 1. zeigt einen' erf indungsgemaBen autothermen Reformie- 
rungsreaktor in schematischer Darstellung. Er umf afit die. 
autotherme Reakt ions zone, in der die exotherme Reaktion zur 
Energiefreisetzung sowie die endotherme Reformierungsreak- 
tion ablaufen. Die zudosierten Kohienwasserstof fe sowie 
Luft und H 2 0 werden darin in ein H 2 -reiches, CO-haltiges 
Gasgemisch umgesetzt. Der autothermen Reaktions zone nachge- 
schaltet istdie, Quenchzone, in der das Gasgemisch nach 
. Durchstromen des gasdurchlassigen Hitzeschilds durch Zugabe 
einer Flussigkeit,. ublicherweise Wasser, . schnell auf ein 
niedrigeres Temperaturniveau herabgektihlt wird. Das erf in- 


vorteilhaft : sp s^ 
Oberflache aufweist . Der erf indungsgemaBe Hitzeschild er- 
streckt sich tiber den gesamten Querschnitt des Reaktors, so 
dafi der Reaktor baulich in zwei Raume getrennt wird. 

In Fig. 1 ist zusatzlich eine Temperaturverteilung inner- 
halb des Reaktors entlang der StrSmumgsrichtung aufgezeich- 
■ net. Die gestrichelten Linien bezeichnen dabei die Werte m 
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einem erf indungsgemafien Reaktor, die durchgezogenen Linie 
die Werte in einem konventionellen Reaktor • Man erkennt, 
daJi bei dem erf indungsgemaflen Reaktor im Bereich des Hitze- 
schilds ein starkes Temperaturgef alle herrscht, so dafi die 
Quenchzone von den Reaktionszonen thermisch gut abgekoppelt 
1st. Demgegentiber weist. der . konventionelle Reaktor ein ste- 
tes Temperaturgef alle tlber die gesamte Lange des Reaktors 
auf . Dadurch ergeben sich Warmeverluste im (in S'tromungs- 
richtung gesehen) hintereh Bereich der Reaktionszone mit den 
in der Beschreibungseinleitung erlauterten Nachteilen. 

Fig. 2 zeigt die Strahlungsleistung eines erf indungsemafien 
Hitzeschilds fttr einen bestimmten, beispielhaf ten Durchmes- 
ser. Wie man aus der Zeichnung erkennen kann, steigt die 
Strahlungsleistung gemafi Stef an-Boltzmann-Gesetz proportio- 
nal zur 4. Potenz der Temperatur. 

Fig. 3 zeigt eine Ausftihrung . des erfindungsgemafien Hitze- 
schilds in schema tischer Darstellung. Der Hitzeschild HS 
ist in dem Reaktorgasvolumenstrom zwischen der . autothermen 
Reaktionszone uhd der Quenchzone angeordnet. Der Hitze- 
schild HS umfaftt in dieser Ausftihrung folgende Elemente, 
die. schichtartig nebeneinander angeordnet sind: 

- Temperaturstrahler STR aus einem Schaum aus Metall oder 
Keramik. Er ist der autothermen Reaktionszone zugewandt 
und strahlt die Uber Konvektion vom . Reaktorgasvolumen- 
strom auf . den Hitzeschild ttbergegangene Warme als Tempe- 
raturstrahiung ' v ihrdie; Reaktionsz^ 

Thermalisolation IS aus einer thermisch isolierenden Ke- 
ramikgussmasse oder. einem vorgeformten Keramikteil! Sie 
kann einen schaumartigen Aufbau aufweisen. 

Verdampf erstruktur VD aus einem Metallschaum mit mog- 
lichst hoher Oberflache;. Sie dient dazu, das Quenchen 
des Reaktorgasvolumenstroms " zii unterstiitzen, in dem die 
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zur Kuhlung zugegebene, z.B. eingespritze Oder eingedU- 
ste Wasser an ihrer Oberflache m5glichst schnell ve'r- 
dampft wird. 

Fig. 4 zeigt eine konkrete Ausfuhrung des erf indungsgemaften 
Hitzeschilds HS. Er umfafit den Temperaturstrahler STR, des- 
sen gegen die Reaktionszone gerichtete Oberflache als 
Strahlungsf lache SF dient, uber die die vom Gasvolumenstrom 
auf den Hitzeschild HS Ubergegangene Warme als Strahlungse- 
nergie in die Reaktionszone zurUckgestrahlt wird. Aufierdem 
ist eine Thermalisolation IS vorhanden. 

Die konstruktive Auslegung des. Hitzeschilds HS ist so aus- 
gelegt, dass eine mdglichst hohe Strahlung in Gegenstrom- 
richtung erzielt wird, und gleichzeitig eine mdglichst gute 
thermische- Isolation ge.geniiber der in StrSmungsrichtung 
nachgeschalteten Quenchzone. FUr eine gute Warmetibertragung 
aus. dem Gasvolumenstrom auf den Hitzeschild HS ist die Er- 
zeugung einer 'turbulenten Stromung vorteilhaft, z.B. durch 
eine geeignete Wahl des Str5mungsquersclinitts . In der dar- 
gestellten Ausfuhrung sind die StrSmungskanaie. GK . fur den 
Reaktorgasvolumenstrom entweder konisch oder zylinderf ormig 
ausgebildet. Die Wande der Stromungskanale GK werden durch 
den Temperaturstrahler . STR gebildet. Dadurch wird der War- 
mefluB zur strahiungsaktiyen Oberflache SF des Temp.eratur- 
strahlers STR hih optimiert. Die Thermalisolation IS be- 
steht in dieser Ausfuhrung somit aus einer Mehrzahl einzel- 
ner / nicht zus ammenhangender . Bereiche . . 


• Fig. 5/und6 zeigen weitere Ausfuhrungsformen des erfin- 
dungsgemaiien Hitzeschilds HS. Dargestellt ist jeweils der 
Temperaturstrahler als aufierster Schicht des. Hitzeschilds. 
Jede AusfUhrung ist sowohl in Draufsicht als auch im Quer- 
schnitt dargestellt. Die obere Abbildung, Fig. 5a, zeigt 
eine erste AusfUhrung des Temperaturstrahlers als Keramik- 
oder Metallschaum. Fig. 5b zeigt eine weitere AusfUhrung, 
bei der der Temperaturstrahler als Kreuzkanalstruktur z.B. 
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geiuaii der DE 43 34 981 Al, ausgebildet ist. Fig. 5c und 
Fig. 5d schliefilich zeigen Ausfiihrungen aus Drahtgitter- 
struktuiren bzw. Lochblechen. 

In Fig. 6 sind Ausfiihrungen des erf indungegemaiien Hitze- 
schilds HS dargestellt, der verschiedene Spaltstrukturen 
als Stroraungskanaie GK fur den Gasvolumenstrom aufweist. 
Fig. 6a zeigt eine Spaltstruktur aus mehreren konzentri- 
schen Ringspalten.' Fig. 6b zeigt eihe Spaltstruktur nach 
Art einer Bienenwabe. Dabei bilden die "Stege" zwischen den 
"Waben" die Spalte, wShrend die "Waben" die Oberflache SF 
des. Temperaturstrahlers darstellen. 

Besonders geeignete Materialien ftlr den Hitzeschild HS sind 
solche, die die folgenden Anf orderungen erfiillen: 

- Minimaler Druckverlust, * 

- Maximale Oberflache, insbesondere senkrecht zur Stro- 
' mungsrichtung, 

Temperaturbestandigkeit, 

- Temperaturwechselbestandigkeit, 
Verzunderungsf estigkeit . 

Letztgenannte Eigenschaft. ist aus dem Grunde relevant, da 
es bei inhomogener Gemischbildung in der Reaktionszone zum 
Durchbruch von 0 2 - koinmen kann. 
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Patentansprtiche 

1 . Auto the rmer Reformierungsreaktor, umfassend 

- eine endotherme Reakt ions zone, in der die Reformie- 
rungsreaktion ablauft; 

- eine exotherme Reaktionszone, in. der filr die Refor- 
mierungsreaktion benotigte Energie freigesetzt wird; 

- eine den Reakt ions zonen nachgeschaltete Quenchzone 
zur Abschreckungskilhlung des Reaktorgasvolumenstroms 
durch Zugabe einer Flussigkeit; 

d a d u r c h g e k e n.n z e i c h n e t , 
dafi endotherme Reaktionszone und Quenchzone durch einen 
gasdurchlassigen Hitzeschild (HS) getrennt sind, wobei 
der Hitzeschild (HS)- 

- eine Thermalisolation (IS) zur thermischen Isolation 
von endothermer Reaktionszone und -Quenchzone, sowie 
einen der endothermen Reaktionszone zugewandt en Tem- 

• .., .p'eraturstrahler (STR). zur.-Abstrahlung der aus dem Re 

■\ i-l;^gle v in! Geigen^ 
umf afit . 

2. Autothermer Reformierungsreaktor nach Anspruch 1, 
dadurch . gekennzeichnet, 
dafi der Hitzeschild (HS) auf seiner der Quenchzone zuge 
wandten Seite eine Verdampf erstruktur (VD) , z.B. aus ei 
nem Metallschaum umfalit. 
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3. Autothermer Reformierungsreaktor nach Anspruch 1 oder 2 
d a d u" r c h gekennzeichnet, 

daB die exotherme Reaktionszone der endothermen Reakti- 
onszone yorgeschaltet ist* 

4. Autothermer Reformierungsreaktor nach einem der Ansprii- 
che 1 oder 2,dadurch gekennzeichn: 
t, dali die exotherme Reaktionszone der endothermen Reak 
tionszone uberlagert ist. 

5. Autothermer Reformierungsreaktor nach einem der vorange 
henden Anspruche, d a d u r c h gekenn- 
zeichnet, dafi der Hitzeschild (HS) Stromungska- 
nale (GK) aufweist, deren Wande durch.den femperatur- 

. strahler (STR) gebildet sind.. 

■i. 

6. Autothermer Reformierungsreaktor nach einem der 
Anspruche 1 bis 4,-dadurch gekenn- 
zeichnet, daB der Temperaturstrahler (STR) 
und/oder die Thermalisolation (IS) als Kreuzkanalstruk- 
tur,_ Drahtgitterstruktur oder Lochblech ausgebildet 
sind. , 

7. Autothermer Reformierungsreaktor nach einem der Ansprti- 
che 1 bis. 4, d a d u r c h g e k e n n z e i c n n e 

. t , 

dafi der Temperaturstrahler (STR) als .schaumartige Struk- 
tur . aus- Metall oder Keraitiik oder. aus einem Me- 1 '■. ^ 
tall/Keramik-Verbund "ausgebildet ist. 

8. Autothermer Reformierungsreaktor nach einem der Ansprti- 
che 1 bis 4, dadurch gekennzeichnet, dafi die Thermaliso- 
lation (IS) als schaumartige Struktur aus Keramik ausge- 
bildet ist. 
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weisen. 
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